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               論   文   の   要   旨 
 
元素状イオウ（S0）と酸化型の鉄（Fe(III)）は地球上に誕生した生命が最初に用いた電子受容体とい
われている。両者は還元されると、それぞれ、サルファイドおよび Fe(II)に変換するが、これらは化合
して硫化鉄となる。これまで、どのような環境でどのような硫化鉄が形成され、その硫化鉄が生物およ
び地球環境に対してどのような影響を及ぼしたかについては、硫酸還元菌の１部を除き、ほとんど研究
されないできた。 
超好熱性水素栄養性メタン菌Methanocaldococcus jannaschiiを S0とヘマタイト（α-Fe2O3）の存在
下で培養すると、ヘマタイトがグライガイト（Fe3S4）に変換し、そのメタン産生は両者とも加えない時
の４倍にまで増加した。グライガイトは[4Fe-4S]クラスター様の構造をもつ、化学進化に深く関与した
と考えられているフェリ磁性鉱物である。グライガイト形成の培養 pH 依存性から溶存硫化水素ガスの
関与が示唆された。そこで、乾燥ヘマタイトと硫化水素を 80℃で反応させるための固体－気体反応系を
開発し、ヘマタイトが１時間以内に完全にグライガイトおよびパイライト（FeS2）に変換することを示
した。この変換はポリサルファイド経路による変換に比べて格段に早く、自然界ではグライガイトが固
体－気体反応によって合成されることを示唆した。還元的な冥王代の環境でも恒常的に生産されていた
マグネタイト（Fe3O4）やアモルファス酸化水酸化鉄（FeOOH)を反応に用いても、グライガイトが生産
された。この事実は、グライガイトが冥王代において恒常的に生産されていたことを示唆する。驚くべ
きことに、これらのグライガイト標品を添加するとメタン菌のメタン産生が非添加時の７倍以上にまで
増加した。これはグライガイトの生理活性の示す世界で初めての結果である。 
メタン菌が栄養物質である水素を獲得する方法として発酵細菌との水素共役栄養共生がある。発酵細
菌 Thermosipho globiformansとメタン菌M. jannaschiiとの栄養共生における S0とヘマタイトの作用
について研究した。S0は発酵細菌の電子受容体となってプロトン還元（水素発生）を抑制するため、栄
養共生を妨害することが知られている。ところが、S0により妨害された栄養共生系にヘマタイトを加え
るとメタン産生が回復することがわかった。回復過程における、菌の増殖、メタン産生、サルファイド
および Fe(II)の生成、硫化鉄の固化、および固化物の微細構造を詳細に解析した結果、（１）両菌は直接
接触あるいは鞭毛からなるブリッジを介して近接する、（２）T. globiformans の S0還元によって生成し
たサルファイドが菌に接触したヘマタイトを還元して針状構造の硫化鉄を形成する、（３）針状構造が３
次元的に成長してマクロスコピックには固化として認識される、および（４）硫化鉄の固化が沈殿の S0
を隔離することにより液相において栄養共生が回復する、ことが明らかになった。このような硫化鉄の
固化が S0存在下でのメタン産生を可能にして、シェールガスなどの非在来型ガス資源の形成に寄与した
と考えられる。また、この研究結果は酸素が嫌気－好気境界における Fe(II)を Fe(III)に酸化することに
より嫌気環境中のメタン菌の増殖を助ける可能性を示唆した。 
 
               審   査   の   要   旨 
 
高温の嫌気環境では S0を電子受容体とする異化反応の結果サルファイドが生じ、そのサルファイドが
地殻に豊富に存在する Fe(III)を還元して硫化物が形成される。この硫化鉄形成が生物および地球に及ぼ
す作用が本研究によって初めて明らかにされた。即ち、第１部ではメタン菌によるグライガイト合成系
を非生物的合成系へと昇華させて、その本質が固体－気体反応にあることを示し、この反応の化学進化
への関与を示唆した。第２部ではアモルファス硫化鉄の固化という物理的な要因が、イオウ存在下にお
ける栄養共生を可能にすることを示し、酸素が嫌気－好気境界領域に存在する鉄の酸化を通してメタン
菌のニッチを広げる可能性を示唆した。 
従来は、S0あるいは Fe(III)を電子受容体とする異化反応はそれぞれ独立に研究され、両者の還元によ
る硫化鉄形成の影響は殆ど無視されてきた。本研究によって、pHおよびタンパク質性有機物の存在が硫
化鉄の性質を決定する一因であることが明らかになった。グライガイト形成およびアモルファス硫化鉄
の固化は、それらが一般的な環境で起こる反応であることから、生物および地球に大きな影響を与えた
と考えられる。 
これら一連の研究成果は、地殻中に豊富に存在する鉄が S0の還元によって硫化鉄を形成し、初期生命
の誕生とメタン菌のニッチ拡大に寄与したことを強く示唆しており、地球生命科学の進展に寄与した。 
 
平成２７年２月２日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び最終
試験を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結果、審査
委員全員によって合格と判定された。 
よって、著者は博士（理学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認める。 
 
